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(57) Abstract: In order to produce 
diamond-type carbon structures 
chemodynamically, a hybrid caibcm 
phase is placed into a closed container 
and caused to diemically react with 
an eneigy vector, in onto to obtain 
dispersed, condensed carbon as 
the reaction product Said reaction 
product is exposed to an atomically 
hydrogen-supported low-tempecature 
plasma so that a phase conversion of 
carbon into higjily pure, cuboid lattice 
structures is obtained. Diamond-type 
carbon structures can thus be achieved 
which have approximately 1(X) % purity 
of the cuboid diamond phase. The 
crystallite sizes lie b^een 5 nm and 
SO nm and the cluster size range lies 
between 50 nm and 20 yuoL The particle 
diameters in the dispersion are betweoi 
40 nm and 500 nm. The inventive 
carbon stmctures are suitable fcH- 
tceating the surfaces of hard substances, 
or for use as electric insulators or as heat 
transfer media. For these applications, 
the diamond-type carbon structures are 
added to a suspension, a dispersion, an 



^ mulsion, a spray, a paste, a grease, a 

^ wax or a lacquer systm. 
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(57) Znsammenfossimg: Zurdyaamisch-<:heimschenHeisteUiiiig vondiamantartigenKo 

senen Beli91ier cine hybride Kdhleiistofiphase gegetoi, die mit eini^ J^iogielrager zur diemischen Reaktion gdnadit wird, um 
dispersen kondomeiteQ Kohlenstoff als Reaktionsprodukt zu emeien. Dieses Reaktionspiodukt wild eii^m atomar wasserstofifge- 
stOtzten f^edertempoatur-Plasina ausgesetzt, so daB eine Phasenumwandluiig von Kohlenstoff in bodsreiixe kubisdie Gitteistmk- 
turen emdt wild. Dadmch sind diamantartige Kohl^toffstruktuien zu eiiialten, die eine Reinheit der kubisdien Diamantpbase 
von etwa 100 % anfw^sen. Die KristallitgrtiBea liegea im Bereich zwischen 5 mn und SO nm und die QusteF-GidBenordnungen 
zwisdieD50nmund20[jjn. DiePartikdduiclin^ DieofindungsgemSfien 
Kdilenstoffstruktuien dgnen sich zur ObarflSchenbeaibdUmg von haiten Weikstofftm, als elektiischer Isolator od^ als WSnneiiber- 
tiagungsnnttel. Hieizu weiden die diamantattigen Kohlenstoffstnikturrai einer Suspoision, einer Dispersion, einer Emulsion, einem 
Spray, einer Paste, doem Fett, einem Wachs Oder einem Lacksystem zug^geben. 
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Verfahren zur dynamisch-chemischen Herstellung von diamantartigen 
Kohlenstoffstnikturen, diamantartige Kohlenstoffstrukturen und 
Verwendungen von diamantartigen Kohlenstoffstrukturen 

Die Erfindung betrifft Verfahren zur dynamisch-chemischen Herstellung von 
5 diamantartigen Kohlenstoffstrukturen, bei denen in einen geschlossenen 
Behalter eine hybride Kohlenstoffphase gegeben wird und mit einem 
Energietrager zur chemischen Reaktion gebracht wird, um dispersen 
kondensierten Kohlenstoff als Reaktionsprodukt zu bilden. Die Erfindung 
betrifft weiterhin verschiedene diamantartige Kohlenstoffstrukturen und 
10 Verwendungen derartiger Kohlenstoffstrukturen. 

Disperser kondensierter Kohlenstoff wird als phasengewandelte Kohlen- 
stof£struktur, insbesondere im Rahmen der synthetischen Diamanther- 
stellung, erzeugt. Neben statisch katalytischen Hochtemperatur-Druck-, 
Stolklruck-, physikalischen (PVD) und chemischen (CVD) sowie kombi- 
15 nierten Verfahren finden auch sogenannte dynamische Verfahren Anwen- 
dung, die auf der chemischen Umsetzung energiereicher Stoffe und Ver- 
bindungen beruhen und zur Bildung von hexagonalen und kubischen Carbon- 
strukturen iiberwiegend in Form disperser und ultradisperser Systeme 
fuhren. 

20 Die Grundlage der dynamisch chemischen Herstellung von diamantartigen 
Kohlenstoffstrukmren bilden die GesetzmaBigkeiten, die sich bei der 
chemischen Umsetzung von hochenergetischen Stoffen, vorwiegend mit 
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negativer Sauerstoffbilanz, kurzzeitig vollziehen. Sie bestehen im 
wesentlichen darin, dass der bei der chemischen Reaktion dieser Stoffe 
freigesetzte und durch die Generatorgas-Reaktion charakterisierte 
kondensierte Kohlenstoff solchen Bedingungen ausgesetzt wird, dass eine 
5 Phasenumwandlung in hoher strukturierte Kristallgitter-Strukturen von 
statten gehen kann. 

Die chemische Reaktion kolilenstofftialtiger Energietrager wird in der Regel 
durch Explosivstoffe mit negativer Sauerstoffbilanz erreicht und in 
geschlossenen Hoclidruckbehaltern unter Bedingungen einer inerten Gas- 

10 atmosphare durchgefuhrt. Der atmospharisciie Sauerstoff ist dabei weitest- 
gehend mittels Vakuumierung des Behaltersystems zu eiiminieren, um eine 
inerte Gasatmosphare durch spezielle inerte Gase bder deren Gemische, die 
jeweils unter funktionalem Druck stehen, zu erzielen. Diese inerte Gas- 
atmosphare soil einer Regraphitierung der hoher strukturierten Kohlenstoff- 

15 Phasen entgegenwirken. 

Diese Verfahren sind jedoch technisch und technologisch auBerst aufwendig 
und unokonomisch. Trotz Bereitstellung von ultradispergierten kondensierten 
Kohlenstoff-Phasen in den Reaktionsprozess werden nur wirtschaitlich 
aufierst geringe Bildungsraten von etwa 8,0% bis 10,0% Massenanteil der 
20 jeweils hergestellten und erwiinschten Kohlenstoffstrukturen, bezogen auf die 
Masse des eingesetzten Reaktions- bzw. Spendermaterials erreicht. 
Technologien dieser Art sind damit groBtechnologisch und okonomisch un- 
relevant. 
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Die mit diesem Verfahren hergestellten hoher strukturierten Kohlenstoff- 
Systeme enthalten bis zu 40% hexagonale Diamantstrukturen (minder- 
wertiger Lonstelit) sowie bis zu 30% rontgenamorphe Phasen und restlich 
kubische Diamantanteile, die jedoch Phasenreinheiten von nicht mehr als 
5 85% bis 95% aufweisen. Damit liegen mechanische Gemenge von unter- 
sciiiedlichen Carbonstrukturen mit praktisch nicht definierbaren System- 
eigenschaften vor, deren technisch-industrielle Verwendbarkeit in starkem 
Mafie eingeschrankt ist. 

Daniber hinaus enthalten diese Stoffkonfigurationen auf der Material- 
10 oberflache eine Vieizahl an fiinktionalen Gruppen sowie Kohlenstoffatome 
mit freien Bindungen, die zu schwer definierbaren Oberflachenpolaritaten 
fiihren und damit erforderliche Vernetzungsprozesse im Verbund mit 
anderen Stoffen und Materialien erschweren oder sogar unmoglich machen. 

Der vorliegenden Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren zur 
15 dynamisch chemischen Herstellung von diamantartigen Kohlenstoffstrukturen 
zu entwickein, das eine wirtschaftliche Herstellungsweise bei gieichzeitig 
hoher Phasenreinheit ermoglicht. Dariiber hinaus soUen diamantartige 
Kohlenstoffstrukturen mit defmierten Eigenschaften bereitgestellt werden und 
neue Verwendungen derartiger Stofife vorgeschlagen werden. 

20 VerfahrensmaBig wird die Aufgabe mit einem gattungsgemaBen Verfahren 
gelost, bei dem das Reaktionsprodukt einem atomar wasserstoffgestiitzten 
Niedertemperatur-PIasma ausgesetzt wird und eine Phasenumwandlung von 
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Kohlenstoffkombinationen in hochreine kubische Gitterstrukturen erzielt 
wird. 

Uberraschenderweise hat sich gezeigt, dass die Verwendung eines atomar 
wasserstoffgestutzten Niedertemperatur-Plasmas zu einer sehr hohen 
5 Prozessausbeute an hochreinen kubischen Gitterstrukturen fuhrt. 

Vorzugsweise wird zusatzlich ein Kohlenstoffspendersystem eingebracht. 
Dieses Kohlenstoffspendersystem weist vorzugsweise fliissige oder gas- 
formige Kohlenwasserstoffverbindungen auf, wobei vor allem mit orga- 
nischen Kohlenwasserstoffverbindungen besonders gute Prozessergebnisse 
10 erzielt wurden. 

Der Erfindung liegt die Erkenntnis zugrunde, dass hybride Kohlenstoff- 
systeme, vorangig flussige Kohlenwasserstoffverbindungen im Verbund mit 
kondensiertem bei der chemischen Umsetzung der Energietrager entstehen- 
dem Kohlenstoff in einen hoch energetischen und kurzzeitlichen chemischen 

15 und thermogasdynamischen Prozess derart eingefiihrt werden konnen, dass 
einerseits die Herausbildung von kondensiertem Kohlenstoff stoichometrisch 
unterstiitzt wird und andererseits die Kovaleszens bereits formierter bzw. 
depositionierter Cluster aus der chemisGhen Reaktion eines eingesetzten 
Energietragers initiiert und optimal im komplexen System vollzogen werden 

20 kann. 

Der chemisch physikalische Bildungsprozess wird dabei unter Bedingungen 
eines atomar wasserstoffgestiitzten Niedertemperatur-Plasmas bei Anwesen- 
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heit von "H > 9,12x10" dahingehend unterstiitzt, dass die Elektronen- 
promovierung mit nachgesetzter Hybridisierung vorwiegend nicht nach 
Diffusions- sondern nach Martensid-Mechanisnius erfolgt. 

Dadurch wird es ermoglicht diamantartige Kohlenstoffstrukturen groB- 
5 technologisch in nano- und mikroskaligen Kristallidbereichen sowie in 
cluster- und polykristal linen Strukturen mit neuen Herausstellungs- 
eigenschaften okonomisch zu produzieren. Die derart hergestellten diamant- 
artigen Kohlenstoffstrukturen konnen technisch so formiert werden, dass sie 
Ausgangsmaterialien fiir die Darstellung hoher strukturierter Kohlenstoff- 
10 systeme, wie FuUerene, Hyper-FuUerene, Nano-Tubes, Onion-Like Carbons 
(OLC) u.a. bilden. 

Gegenstand der Erfindung sind weiterhin diamantartige Kohlenstoff- 
strukturen, die sich dadurch auszeichnen, dass die Reinheit der kubischen 
Diamantphase bei 99%, vorzugsweise bei 100% liegt (NJC Scan 1/X-Ray- 
15 Pattern). Die Kristallitgrolien der Kohlenstoffstrukturen liegen im Bereich 
zwischen 5 nm und 50 nm (X-ray diffiraction). CIustergroAenordnungen von 
50 nm bis 20 \im (scanning electron microskope) wurden erreicht sowie 
Partikeldurchmesser in Dispersion von 40 nm bis 500 nm (photon correlation 
spectroscopy). Rontgenamorphe Phasen treten nicht auf. 

20 Durch die Verfahrensfiihrung konnen verschiedene Parameter des Materials 
variiert oder dotiert (cloning) werden: spezifische Oberflachenwerte, 
spezifische Magnetisierbarkeit, Zeta-Potential, spezifischer elektrischer 
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Widerstand, freie Energie in Bezug auf Wasserdampfaufhahme u.a. Auf 
diese Weise sind vor allem folgende Merkmale steuerbar: Porositaten und 
Sorbtionseigenschaften, Charakteristika, die definitive Vernetzungsparameter 
ergeben, Oberflachenpolaritaten in hydrophiler bzw. hydrophober 
5 Auslegung, Transfer-, elektrische Isolations- sowie Halbleitereigenschaften 
u.a. 

Fiir das Super- und End-Finishing sowie fur das Polishing, insbesondere das 
Nano-Polishing, das Planarisieren und das Trowalieren von harten und 
superharten Werkstoffoberflachen werden gegenwartig synthetische 

10 hochharte Werkstoffe (Diamant kubisches Bornitrit, Metalloxide u.a.) 
verwendet, die aufgrund ihrer spezifischen Charakteristika, insbesondere der 
Blocking-isometrischen Formgebung und der damit in enger Beziehung 
stehenden Neigung zur Spaltflachenbildung bei entsprechenden mechanischen 
Belastungen gute abrasive Leistungen gewahrleisten. Bei der Erzielung 

15 gegenwartig in zunehmendem MaBe geforderter hoher Oberflachengiiten, 
vorwiegend in Nano-Bereichen stoften diese Materialien jedoch an die 
Grenzen der technischen Machbarkeit. Polykristalline Diamantstrukturen der 
Art MYPOLEX der Firma DuPont (Erzeugung durch exteme 
Explosionssynthese) haben gegeniiber natiirlichen und konventioneil 

20 synthetisierten Industriediamanten folgende Vorteile: 



ungeordnete Morphologic ohne bedeutende Spaltflachen 
("selbstscharfende Teilchen") niit lateralen Mikroriss oder 
Spallationsmechanismen , 
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gleichbleibende Hartecharakteristika und 

zwei bis dreimal groBere spezifische Oberflachen. 

Sie konnen jedoch den Bereich von 0,005 pRa sowie Polspitzenrezessionen 
(PTR) von 0,01 \i nicht unterschreiten. Daruber hinaus ist der industrielle 
5 Einsatz von Mypolexkonfigurationen und anderen 
Diamanthochleistungssystemen auBerst kostenintensiv und bei einer Reihe 
technischer Anwendungen nicht optimal und zielfuhrend. 

Die beschriebenen erfmdungsgemaBen diamantartigen Kohlenstoffstrukturen 
konnen jedoch durch dynamisch-chemische Hybridtechnologien okonomisch 
10 effizient produziert werden und v^eisen eine Vielzahl spezifischer Eigen- 
schaften auf, die sie gegenuber konventionellen Industriediamantkonfigura- 
tionen herausstellen. 

Aufgrund der spezifischen Eigenschaften, insbesondere von Morphologie 
und Koraform sowie der spezifischen Oberflachencharakteristika und des 

15 mittleren Zeta-Potentials der erfindungsgemaBen diamantartigen Kohlenstoff- 
strukturen konnen an superharten Werkstoffoberflachen Finishwerte von 
Ra= 2 nm bis 10 nm sowie Polspitzenrezessionen von PTR = 0,5 nm bis 2 
nm erreicht werden. AuBerdem sind polishing Geschwindigkeiten von etwa 
0,3 ]im bis 5,0 pm pro Minute erzielbar, die optimale, schonende Glattungs- 

20 effekte zur Folge haben. 
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Die Figuren 1 bis 4 zeigen die Ergebnisse der erfindungsgemafien Nano- 
Politur einer vorgeschliffenen Oberflache aus Siliziumnitritkeramik im 
Vergleich zu einer Hochieistungsdiamantkornung. Die Figuren 1 und 2 
zeigen eine Siliziumnitritkeramik, die geschliffen wurde und anschliefiend 
5 mit einer handelsiiblichen Diamantsuspension poliert wurde. Die Figuren 3 
und 4 zeigen im Gegensatz hierzu eine Nano-High-Endpolitur mit einer 
wassrig-kationisch, kurzkettigen Suspension aus diamantartigen 
Kohlenstoffstrukturen an einer geschliffenen Siliziumnitritkeramik. 

Mafigebend fiir die vorteilhafte Verwendung von diamantartigen Kohlenstoff- 
10 strukturen zur Oberflachenbearbeitung von harten Werkstoffoberflachen sind 
unter anderem die linsenfbrmige (ogivale) Komgestaltung der 
Einzelkristalline sowie der Syntheseprozess, der einen 
Kristallbildungsprozess von "unten" gewahrleistet. Das heiBt, das Kom bzw, 
die entsprechenden Clusterkonfigurationen wachsen auf eine defmierte GroBe 
15 auf und werden nicht, wie derzeit iiblich, mittels Mahlvorgangen aus 
grofieren Komgebilden gebrochen, v^as unweigerlich zu scharferen Konturen 
und zur Herausbildung von koharenten Spaltebenen bei gleichzeitig 
verminderter Druckfestigkeit ffihrt. 

Die erfmdungemaften diamantartigen Kohlenstoffstrukturen eignen sich vor 
20 • ailem fur die folgenden Behandlungsverfahren: 

Behandlung hochfester Keramiken, von Edelsteinen und Sonder- 
werkstoffen fiir Elemente und Baugruppen der Mikro- und 
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Hochleistungselektronik. Die optimale polishing-speed liegt 
hierbei zwischen 0,3 pm und 5 \im pro Minute. 

Prazisionspolituren an metallbeschichteten Teilen einer 
Memory-Disc oder von Metal Ispiegeln, 

5 - Behandlung von Teilen und Baugruppen aus Polykarbonaten 

wie Brillengiasern u.a. 

Behandlung von optischen, optronischen und Laserbaugruppen 
sowie Magnetkopfsystemen, 

Behandlung von orthopadischen und Dentalprothesen 

10 - fiir Mikro-Honwerkzeuge, Miniatur- und Prazisionskugellager, 

fur mechanische Dichtungs- und Gleitsysteme (wie unter 
anderem Pumpen, Ventile, Zylinder, Kolben, Lager, Buchsen 
sowie Oberflachen von Umformstempeln) 

metallurgraphische und kristallographische Praparationen, 

15 - Behandlung von Elementen und Baugruppen aus Polyacryl (zum 

Beispiel Fenster fiir Flugzeugkabinen u.a.) sowie von 
Kontaktlinsen, 



20 



Polituren komplizierter und nichtplanarer Oberflachen mittels 
Gleitschleifen (Trowalisieren) sowie Planarisieren von 
Elementen der Hochleistungs- und Mikroelektronik. 
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Zum Erreichen der angestrebten Kenn- und Leistungscharakteristika sind die 
erfindungsgemaBen diamantartigen Kohlenstoffstrukturen in speziell dafiir 
ausgelegte Tragermedien einzugeben, Als Tragermedien eignen sich 
wassrige und organische wasserlosliche Suspensionen, Emulsionen, Trays, 
5 Fette, Fasten und Wachse. 

Bine weitere vorteilhafte Verwendung von diamantartigen Kohlenstoff, 
insbesondere der oben beschriebenen Kohlenstoffstrukturen liegt im Einsatz 
als elektrischer Isolator. AuBerdem konnen die diamantartigen 
Kohlenstoffstrukturen als Warmeubertragungsmittel verwendet werden. Be- 

10 sonders vorteilhaft ist es, wenn neben der hohen Fahigkeiten zur elektrischen 
Isolation die Eigenschaften zum optimalen Transfer von Warmeenergie von 
einem Korper auf den anderen genutzt werden konnen. Dies ist eine typische 
Aufgabestellung bei verlustbehafteten elektronischen Bauteilen. Die 
Erfmdung beschreibt daher eine vorteilhafte Anwendung von diamantartigen 

15 Kohlenstoffstrukturen, vorwiegend in Nano- und Mikrokornungsbereichen 
als elektrische Isolier- oder thermische Transfermittel, Dies wird durch das 
Einbringen der Kohlenstoffe in Fasten, Kleber, Lacke, Fette, Lote und in 
kompositare Werkstoffverbunde vorrangig fiir den technisch-industriellen 
Einsatz in Bereiehen der Hoehleistungselektronik, Mikroelektronik sowie 

20 Elektrotechnik und Energetik erreicht- 

Bei elektronischen Bauteilen, insbesondere bei Halbleiterbauelementen 
besteht eine groBe Temperaturabhangigkeit beziiglich Linearitat und 
Funktionsfahigkeit. Geht man davon aus, daB zum Beispiel Sperrschicht- 
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kristalle aus Germanium in Temperaturbereichen zwischen 85 °C und 100 ^^C 
belastbar sind und die Linearitat der Bauelemente oft nur in einem 
begrenzten Bereich schaltungstechnisch ausreichend ist, muss produzierte 
Warme nach AuBen abgeleitet werden, urn die Betriebsbereitschaft zu 
5 gewahrleisten und den Halbleiter in einem festgelegten Temperaturfenster zu 
halten. 

Gegenwartig wird niit Hilfe von Kuhlkorpern die aktive warmeabgebende 
Oberflache vergroBert. Da jedoch diese Hochleistungsbauelemente nicht plan 
sind und deshalb eine gewisse Rauhigkeit aufweisen, werden sie mittels eines 
10 sogenannten warmeleitenden Mediums mit dem Kiihlkorper verbunden. 
Diese Medien mussen dabei gleichzeitig eine auBerordentlich hohe 
elektrische Isolierfahigkeit aufweisen und eine optimale Anpassung an die 
entsprechende Oberflache garantieren ohne andererseits ein FlieBverhalten zu 
zeigen. 

15 Bisher bekannte Fasten, Fette, Lacke, Kleber, Lote, Foiiensysteme u.a, 
deren thermische Transfereigenschaften durch ihre spezifische und material- 
abhangige Leitfahigkeit beschrieben werden, konnen physikalisch bedingt 
Leitwerte von 2,5 W/mK bisher nicht uberschreiten. AuBerdem ist bei den 
bekannten Medienwerkstofifen wie Glimmer, Aluminiumoxid, Bomitrit oder 

20 Berylliumoxid nachteilig, daB sie zum Teil hoch toxisch sind (zum Beispiel 
Berylliumoxid) und einen hohen spezifischen thermischen Leitwiderstand 
aufweisen. Dies betrifft insbesondere keramische und polimerische 
Foiiensysteme. Viskose Systeme wie Fasten, Fette, Lacke, Kleber u.a. 
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konnen meist nicht bereits wahrend des Herstellungsprozesses der zu 
kiihlenden eiektronischen Komponente aufgebracht werden und sind daher 
schwer zu handhaben. 

Die Verwendung diamantartiger Kohlenstoffstrukturen als elektrischer Iso- 
5 lator von Warmeubertragungsmitteln fiihrt zu erheblich verbesserten Kenn- 
und Leistungscharakteristika und gewahrleistet eine optimale Verarbeitung 
mit dem entsprechenden Medientrager in Anpassung an die jeweilige 
Komponente. Gleichzeitig stellt dabei das erfindungsgemalie Material einen 
optimalen eiektrischen Isolator dar und fiihrt zur Verbesserung einer Reihe 
10 weiterer Leistungscharakteristika des Gesamtsystems wie Harte, Dielektri- 
zitatskonstante, Durchschlagspannung, spezifische Dichte, Zug-, Bruch-, und 
Durchdriickfestigkeit, Dehnung, Verlustfaktor u.a. 

Das erfindungsgemaBe Material ist anwendungsspezifisch dotierbar und lasst 
sich groBtechnologisch und kostengunstig herstellen. Die technische 
15 Zuverlassigkeit und Verfiigbarkeit sowie die Leistungsfahigkeit gangiger 
Elektronikkomponenten lasst sich daruber hinaus durch optimierte Verlust- 
leistungsabfuhr ohne konstruktive Anderungen der Baugruppen und Bauteile 
erheblich steigem. 

Zum Erreichen der Kenn- und Leistungscharakteristika werden entsprechen- 
20 den Tragersystemen diamantartige Kohlenstoffstrukturen in fester 
hochdisperser Form oder als Suspension, Dispersion oder Emulsion beige- 
geben. ErfmdungsgemaB weisen dabei die so beigegebenen Kohlenstoff- 
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strukturen hochstrukturierte Oberflachen sowie Formen auf, die insbesondere 
eine gezielte Variierung der erforder lichen Vernetzungs-, Suspendier- und 
Dispergiereigenschaften ermoglichen, um optimale Systemcharakteristika zu 
gewahrleisten. 

5 Im folgenden werden verschiedene Anwendungsbeispiele des erfmdungs- 
gemaBen Verfahrens und zur Verwendung der erfindungsgemafien diamant- 
artigen Kohlenstoffstrukturen dargestellt und naher besehrieben. 

Zur dynamisch chemischen Herstellung diamantartiger Kohlenstoffstrukturen 
wird in das Zentrum eines geschlossenen Hochdruckreaktorsystems 

10 (autoklav) mit geometrischen Abmessungen im Verhaltnis L/H mod 8,6 bis 
9,2 (L=Lange, H=H6he) sowie R/H mod 4 bis 6 (R=innerer Radius) im 
Volumen 3,0 m^ ein Energietrager wie beispielsweise 2, 4, 6 Tri-Nito- 
Toluol/Zyklotrimethylentrinitramin (50/50) der Masse 0,5 kg mit 
zylindrischer Form eingebracht. Die chemische Umsetzung des 

15 Energietragers hat dabei unter Bedingungen eines leichten Vakuums (ca. 2 
mm Hg) zu erfolgen, das durch eine entsprechende Vakuumpumpe erzeugt 
wird. Hierbei sind folgende Prozessparameter einzuhalten: 

Druckplateau im chemischen Peak: P= 20 bis 30 Gpa 

Temperaturplateau im chemischen Peak: T > 4.000 K 

20 - LangedesP/T-Plateaus: T<3 X 10-^s 



Umsetzungsgeschwindigkeit: D > 8,32 x 10^ m/s. 
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Die Initiierung der chemischen Reaktion erfolgt mittels eines elektrisch 
erzeugten thermischen und dynamischen Impulses (Elektrodetonator). 

Beispiel 1 

5 Unter Einhaltung der oben genannten technologischen Rahmenbedingungen 
wird bei 4.000 K ein atomarwasserstoffgestiitztes Niedertemperaturplasma 
erzeugt: 

Teilchenanzahl in cm^: "H > 9,4 x 10'^ "O > 4,7 x 10'^ 

Dichte[g/cm^]:2,3x 10"^ 

10 - Enthalpie [J/kg]: 3,4 x \(f 

spezifische Warnie [J/gK]: 32,5. 

Fur die unterstutzende chemische Formierung kubischer Kohlestoff- 
Strukturen wird iiber eine, das Energietragersystem umgebende Wasser- 
vorlage unter Einwirkung der oben angegebenen Prozessparameter (Druck, 
15 Temperatur, Zeit) ein Wasserdampijplasma erzeugt. Die Dicke der Wasser- 
vorlage entspricht hierbei dreimal dem Durchmesser des zylindrischen 
Korpers des eingesetzten Energietragers. 

Die im Ergebnis dieses Prozesses formierten diamantartigen Kohlenstoff- 
strukturen zeichnen sich durch folgende Parameter und Charakteristika aus: 
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Prozess-Qutput (Prozessausbeute) an erfindungsgemaBen 
diamantartigen Kohlenstoffstrukturen 10,43 % (bezogen auf die 
eingesetzte Masse des Energietragers) 

Reinheit der kubischen Kristallgitter-Phase: 2 0= 100 %, kein 
5 Nachweis rontgenamorpher Phasenanteile (vgl. Fig. 5) 

spezifische Oberflache: 267,85 nr/g 

Zeta-Potential: + 10 mV 

Oberflachenpolaritat: hydrophob 

weitere Parameter entsprechend den Figuren 1 und 2. 

10 

Beispiel 2 

Unter Beibehaltung der generellen technologischen Rahmenbedingungen 
sowie der Bedingungen zur Erzeugung eines atomarwasserstoffgestiitzten 
Niedertemperatur-Wasserdampf-Plasmas gemaB Beispiel 1 sind vor der 
15 Initiierung der chemischen Umsetzungsreaktion gas-Zfliissige Tragergemische 
wie beispielsweise Athylen/Butan/Propan im Volumenverhaltnis 20/40/40 
mit einem Druckniveau im Bereich von 0,3 Mpa bis 0,8 Mpa in das 
Hochdruckreaktorsystem einzubringen oder einzublasen. 

Dadurch andem sich die Kenn- und Leistungscharakteristika der erzeugten 
20 diamantartigen Kohlenstoffstrukturen wie folgt: 
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Prozess-Output an erfmdungsgemaUen Kohlenstoffstnikturen: 
12,42 % 

Reinheit der kubischen Kristallgitter-Phase: 100 % 
spezifische Oberflache: 298,85 m-/g 
5 - Zeta-Potential: +5,6 mV 

Oberflachenpolaritat: schwach hydrophob 

Beispiel 3 

Gemafi diesem Ausiiihrungsbeispiel werden unter Beibehaltung der oben 
10 beschriebenen Bedingungen zur Erzeugung eines atomarwasserstoff- 
gestiitzten Niedertemperatur-Wasserdampf-Plasmas vor der Initiierung der 
chemischen Umsetzungsreaktion fliissige organische Kohlenstoffspender- 
systeme der aliphatischen Reihe, wie Grenzkohlenwasserstoffe oder ein- oder 
mehrwertige Alkohole (zum Beispiel Ethylenglycol) in Form einer 
15 Ummantelung zwischen zylindrischem Korper des Energietragers und 
Wasservorlage in das System eingebraciit. 

Die Masse (M^s) des Kohlenstoffspendersystems ist dabei wie folgt zu 
ermitteln: 

Mks = A X M/IOO-A, [g] 
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A = %-Anteil des Kohlenstoffspendersystems im Gesamtreaktionssystem 
und M = Masse Energietrager + Masse Kohlenstoffspender, wobei A (%) 
in Bereichen von 13,8 bis 15,1 liegen muss. 

Dieser Verfahrensschritt liefert erfindungsgemaBe diamantartige Kohlenstoff- 
5 strukturen mit iiberwiegend nachstehenden Eigenschaften: 

Prozess-Output: 31,6 % 

Reinheit der kubischen Kristallgitter-Phase: 100 % 
spezifische Oberflache: 325,65 m-/g 
Zeta-Potential: - 4,5 mV 
10 - Oberflachenpolaritat: schwach hydrophil. 



Beispiel 4 

Bei diesem Ausfiihrungsbeispiel werden samtliche Parameter des Beispiels 3 
beibehalten und als Kohlenstoffspendersysteme ungesattigte Alkohole (wie 
15 beispielsweise Propargylalkohol oder Allylalkohol) bzw. aromatische Ver- 
bindungen (wie beispielsweise Benzol, Nitrobenzol Oder Acetonitril) einge- 
setzt. Der dabei einzusetzende Wert von A (%) muss im Bereich zwischen 
12,8 und 17,3 liegen. 
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Die dadurch zu erzeugenden diamantartigen Kohlenstoffstrukturen weisen 
folgende Charakteristika auf: 

Prozess-Output: 52,4 % 

Reinheit der kubischen Kristallgitter-Phase: 100 % 
5 - Zeta-Potential: + 10,0 mV 

spezifische Oberflache: 348,50 nr/g 
Oberflachenpoiaritat: stark hydrophil. 

Beispiel 5 

10 Unter Beibehaltung der generellen technisch-technologischen Parameter wird 
in der Hochdruckreaktoreinheit in Form einer Ummantelung des zylin- 
drischen Energietragersystems ein wassriger Slurry aus DLSC-Material 
(zum Beispiel mit den Technologiesuifen der Beispiele 1 bis 4 hergestellt) 
und 5 bis 8 % Wasser (entionisiert) etabliert. Die Masse des Slurry-Systems 

15 hat mindestens dem 1,35-fachen der Masse des Energietragers zu 
entsprechen. Die hierdurch entstehenden diamantartigen Kohlen- 
stoffstrukturen stellen sich in polykristalliner Form (PK-DLSC) mit typisch 
gespreizten X-ray-Pattern-Peaks bei (1 1 1), (220) und (311) dar. Das X-ray- 
Muster ist in Figur 6 gezeigt. 
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Die Kristallitgrofien liegen in Bereichen von 5 bis 20 nm und sind iiber sp^- 
Hybridisierung entsprechend polykristallisiert. Die somit vorliegenden Poly- 
kristalle mit einer 100 %-igen Reinheit der kubischen Kristallgitter-Phase 
bewegen sich in KorngroBenbereichen von etwa 0,5 \im bis 15 pm, wobei 
5 ein Medianwert von 3,43 pm sowie Standardabweichungen von weniger als 
2,41 pm erreicht werden konnen. Die Figur 7 zeigt das KomgroBen- 
verteilungsdiagramm. Der Prozess-Output dieses technologischen Verfahrens 
betragt ca. 50 %. 

Die folgenden Kenn- und Leistungscharakteristika werden von den 
10 diamantartigen Kohlenstoffstrukturen samtlicher Beispiele 1 bis 5 erreicht: 



Modifikationsfarbe 


hellgrau bis schwarz 


Phasenanteil Carbon cub. 


98- 100 % [(111)50/37 = 2G] 


Kornform - monokristallin/Cluster 


ogival 


Kornungsbereich 
monokristallin/Cluster 


5 nm - 10 pm 
50 nm - 20 pm 


Schuttdichte, mittlere 


0,4 g/cm^ 


Dichte, pykrometrische 


3,42 g/cm' 


Oberflache, spezifische 


200-350 m-/g 



wo 00/78674 



20 



PCT/DEOO/01885 



Magnetisierbarkeit, spez. 


> 4 X 10 mvkg 


Zeta-Potential 


- 15/+ 10 mV 


Bestandteile, unverbrennbar 


< 2 % 


Anteile, fliichtige 


< 3 % 






Beimengungen 




Wasserstoff 


< 0,9 % 


Stickstoff 


< 2,0 % 


Sauerstolf 


< 10,0 % 






Warmekonduktivitat 


1.300-2.100 W/mK 


Ausdehnungskoeffizient, linear 


1,1-3,6 X 10-^K 


Oxidationstemperatur a.d. Lun 


> 400 "C 


Graphitisierungstemperatur in 
Vakuum 


1.100-1. 250 °C 
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Prototyp 1 

hydrophilisierte spezifische Oberflachenparameter 
spezifische Magnetisierbarkeit: (- 0,4) Lambda x 10 m^/kg 
spezifischer elektrischer Widerstand: 1 ,6 x 10'° Ohm x m 
5 freie Energie (Wasserdampfauftiahme): - 973,2 mJ/g x Mol 

Prototyp 2 

hydrophobisierte spezifische Oberflachenparameter 

spezifische Magnetisierbarkeit: (0,36) Lambda x 10 mVkg 

10 spezifischer elektrischer Widerstand: 6,6 x 10'° Ohm x m 

freie Energie (Wasserdampfaufnahme): - 2,22 mJ/g x Mol 

Die beschriebenen sogenannten DLSC-Materialien in mono- sowie poly- 
kristalliner Darstellungsform stellen eine neue Generation von hoch- 
strukturierten Kohlenstoffsystemen dar, deren generelle Kenn- und 
15 Leistungscharakteristika der kubischen Kristallgitter-Phase des reinen 
Diamant entsprechen und dariiber hinaus eine Reihe spezifischer, chemisch- 
physikalischer und vor allem dotiert variierbarer Eigenschaften aufweisen. 
Das vorliegende Material gestattet es somit, aus morphologischer Sicht 
relevante technische Schnittstellen fur den Ubergang zu hyperstrukturierten 
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Kohlenstoffsystemen, insbesondere zu Fulleren, Hyper-Fulleren in Form von 
Onion-Like-Carbons sowie Nano-Tubes zu realisieren. 

Unter additiver Einbringung der oben genannten und vorliegend dargestellten 
Eigenschaften ist das Material sowoiil in eigenstandiger Form als auch im 
5 Verbund mit anderen Werkstoffen (Composites) vorteilhaft gegeniiber 
bekannten Stoffen sowie konventionellen Substanzen, vor allem fur die im 
foigenden aufgefiihrten Applikationsfelder einsetzbar: 

Abrasive und tribologische Systeme fiir Nano-High-Finishing 
von hochvergiiteten Werkstoffoberflachen 

10 - Transfer- und Isoiationssysteme 

Ingenieur-Composite 

Beschichtungssysteme 

ausgewahlte bio- und gentechnische Werkstoffe, 

Fiir die Oberflachenbehandlung von harten und superharten Werkstoffen sind 
15 die DLSC in speziell dafiir ausgelegte Tragermedien einzugeben. Dies wird 
aniiand der foigenden Beispiele exemplarisch erlautert: 

Beispiel 1 

Wassrige Suspensionen von Sprays auf der Basis kationischer kurzkettiger 
Suspendierhilfsmittel (Dispergier- und Stabilisierungssysteme) mit 
20 Polyrisationsgraden von ca. 100 bis 5.000. 
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(1) Suspension:DLSC - S/0,n ,n 

Inhaltsstoffe: 

5 '.DLSC, monokristallin, KorngroBenklassierung 0,n ,n . : 0,1- 25,0 % 

• Poly-Dimethydiallylammoniumchlorid 
Natriumpolyacrylat 

Chitosan : 1,0- 8,0 % 

• Destilliertes Wasser : : % - Restanteil 
10 •PH-Wert :4-12 



15 



20 



(2) Suspension: DLSC -SI/ 0,n n 

Inhaltsstoffe: 

• DLSC, polykristallin, Korngrofienklassierung 0,n. 

• Poly-Dimethyldiallylammoniumchlorid 

• Destilliertes Wasser 

• PH-Wert 



0,1 -10,0 % 
2,0 4,0 % 
% - Restanteil 
:4-12 



(3) Spray: DLSC - Sp / 0,n n 

Inhaltsstoffe: - wie (1) - 
25 Trager- / Treibmittel: Polyglykol, Propan, Butan 



(4) Spray: DLSC - Spl / 0,n n 

30 Inhaltsstoffe: -wie (2) - 

Trager- / Treibmittel: - wie (3) - 



35 (5) Slurry: DLSC - PRM/0,n n 

Inhaltsstoffe: 

• Komposit Graphit-Kohlenstoff/DSC (70/30) 

• Poly- Dimethyldiallylammoniumchlorid 

• Destilliertes Wasser 
40 •PH-Wert 



0,1 -20 % 
1,0-8,0 % 
% -Restanteil 
:4-12 
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(6) Slurry: DLSC - SL/ 0,nl nl / 0,n2 n2 

Inhaltsstoffe: 

• DLSC, monokristallin, Kdrungsklassen 0,nl nl : 0,1-15 % 

• Industriediamant, monokristallin, Kdmungsklassen 0,n2 n2 : 0,05 - 2,0% 

5 • Destilliertes Wasser : %-Restanteil 

• PH - Wert : 4-12 



10 Beispiel2 

DLSC - Emulsion auf der Basis wasserloslicher organischer Verbindungen 



(1) Emulsion: DLSC - E / 0,n n 

Inhaltsstoffe: 

16 • DLSC, monokristallin, Kdmungsklassen 0,n n : 1,0 - 8,0 % 

• Silikonol AK 230 : 6,0 % 

• Hoechstwachs S : 5,0 % 

• Olein : 0,7 % 

• Testbenzin : 20,0 % 
20 • Diethlylaminoethanol* : 1 ,3 % 

• Ethylenglykol : 5,0 % 

• Destilliertes Wasser . % - Restanteil 



26 (2) Emulsion: DLSC - EI / 0,n n 

Inhaltsstoffe: 

• DLSC, polykristallin, Kdmungsklassen 0,n....n : 0,5 - 6,0 % 

- wie (1) 

30 

Beispiel 3 

DLSC - Fasten /wachse auf vier Basis wasserloslicher organischer Verbindungen 



(1) Paste: DLSC - P / 0,n ....n 
36 Inhaltsstoffe: 

• DLSC, monokristallin, Korungsklassen 0,n n : 4,0 -12 % 

• Hoechstwachs KSL : 5,0 % 

• Stearinsaure, technisch : 4,0 % 

• Petroleum : 10,0 % 
40 • Zitronensaure : 5,0 % 

• Kaliumhydoxid (86 %) : 6,0 % 

• Destilliertes Wasser : % - Restanteil 
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(2) Paste: DLSC - P I /0,n n 

Inhaltssoffe: 

• DLSC, polykristallin, Komungsklassen 0,n n : 1,0 - 10 % 

5 • - wie (1) 

Der Kundennutzen fur verschiedene Anwendungsgebiete relativ zum besten 
Stand der Technik ist im folgenden dargestellt: 

Warmeleilsysteme als Folien, Kleber, Vergussmassen, Fasten, Lote, Tapes 





Added- Value-Factor FAVFl 


W^Mrmeleitfahiffkeit 


> 7 


Thermischer Widerstand 


> 5 


Dielektrizitatskonstante [60 Hz] 


> 2 


Dielektrizitatskonstante [1 kHz] 


> 3 


Temperaturbereich (Dauerbetrieb) 


1,3 


Spez. Volumen-ZDurchgangswiderstand 


> 2,3 


Durchschlagsspannung 


> 1,7 


Harte Shore A 


> 1,3 


Spezifische Dichte 


< 1,8 
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Zugfestigkeit 


> 2,6 


Bruchfestigkeit 


1,3 


Dehnung 


< 2 


Durchdruckfestigkeit 


> 1,3 


Verlustfaktor [60 Hz] 


> 35 


Verlustfaktor [1 kHz] 


> 20 



gravierende Erhohung der Chemikalienstabilitat sowie der Festigkeit 
gegenuber gasformigen und fliissigen aggressiven Medien 



5 Abrasive und Tribologische Systeme als Suspensionen, Emulsionen, 
Wachse, Sprays, Trockenmittel ... 



1 Systemparameter 


Added-Value-Factor [AVE] 


Verringerung des Reibungskoeffizienten 


> 1,9 


Erzielung von Rauigkeitsguten bis in den 
Molekularbereich 


< 5 - lOnm 
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Ingenieurkeramiken, Ingenieurpolymere, Tapes, Beschichtungen, Nano- 
Composites ... 



Systemparameter 


Added-Value-Factor [AVF] 


Abriebfestigkeit 


> 1,8 


Friktionskoeffizient 


> 1,8 


Dehnungsspannung bei 300 % 
Langung 


1,9 


Dehnungsfestigkeit 


> 1,45 


Relative Langung 


> I, J J 


Rissbildungswiderstand 


> 2,4 


Erhohung der funktionalen 
Standfestigkeit von Elementen, 
Baugruppen und Teilen 


3-20 
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Oberflachenbeschichtungen als Pulver-, Galvanische-, oder 
Polymerbeschichtungen 



Systemparameter 


Added-Value-Factor [AVF] 


1 Mikroharte 


> 2 


VerschleiB 


>..8 . 


Reibungen gegen Stahl 


> 12-30 


Standfestigkeiten 


> 4-15 


Lebensdauerzyklen 


>4..5 
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Patentanspruche: 

1 . Verfahren zur dynamisch-chemischen Herstellung von diamantartigen 
5 Kohlenstoffstrukturen, 

- bei dem in einen geschlossenen Behalter eine hybride Kohlenstoff- 
phase gegeben wird und 

- mit einem Energietrager zur chemischen Reaktion gebracht wird, um 
dispersen kondensierten Kohlenstoff als Reaktionsprodukt zu bilden, 

10 dadurch gekennzeichnet, dqfi das Reaktionsprodukt einem atomar 

wasserstoffgestutzten Niedertemperatur-Plasma ausgesetzt wird und 
eine Phasenumwandlung von Kohlenstoffkombinationen in hochreine 
kubische Gitterstrukturen erzielt wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, dafi zusatzlich 
15 ein Kohlenstoffspendersystem eingebracht wird. 



3. 



Verfahren nach Anspruch 2, dadiirch gekennzeichnet, daji das 
Kohlenstoffspendersystem fliissige oder gasformige Kohlenwasser- 
stoifverbindungen aufweist. 
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4. Verfehren nach Anspruch 2 oder 3, dadurch gekennzeichnet, dafi das 
Kohlenstoffspendersystem organische Kohlenstoffverbindungen 
aufweist. 

5. Diamantartige Kohlenstoffstruktur, dadurch gekennzeichnet, dafi die 
5 Reinheit der kubischen Diamantphase bei 99 .% vorzugsweise bei 

100 % liegt. 

6. Diamantartige Kohlenstoffstruktur, dadurch gekennzeichnet, dafi die 
KristallitgroBen im Bereich zwischen 5 nm und 50 nm liegen. 

7. Diamantartige Kohlenstoffstruktur, dadurch gekennzeichnet, dqfi die 
10 Cluster-Grofienordnungen zwischen 50 nm und 20 pm liegen. 

8. Diamantartige Kohlenstoffstruktur, dadurch gekennzeichnet, dap die 

Partikeldurchmesser in Dispersion zwischen 40 nm und 500 nm 
liegen. 

9. Verwendung von diamantartigen Kohlenstoffstrukturen, insbesondere 
15 nach einem der vorhergehenden Anspriiche, zur 

Oberflachenbearbeitung von harten Werkstoffen. 

10. Verwendung von diamantartigen Kohlenstoffstrukturen, insbes ondere 
nach einem der Anspriiche 1 bis 8, als elektrischer Isolator. 

11. Verwendung von diamantartigen Kohlenstoffstrukturen, insbesondere 
20 nach einem der Anspriiche 1 bis 8, als Warmeubertragungsmittel. 
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12. Verwendung von diamantartigen Kohlenstoffstrukturen, insbesondere 
nach einem der Anspriiche 1 bis 8, als Zusatz zu einer Suspension, 
Dispersion, Emulsion, einem Spray, einer Paste, einem Fett oder 
einem Wachs, 
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Height (nm) vs Distance (pm) 



4^ 
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Datum der Einreichung des Antrags 
18/12/2000 



Datum der Fertigstellung dieses Berichts 

1 3. 09. 01 




Name und Postanschrifi der mil der internationalen vorlaufigen 
PrOfung beauftragten Behorde 

J~ Europaisches Patentamt 
D-S0298 Munchen 
Tel. ( + 49^9) 2399^, Tx: 523656 epmu d 
Fax: ( + 49-S9) 2399-4465 



Bevollmachtigter Bediensteter 
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Internationales Aktenzeichen 

PCT/DEoo/01 aes^ 



I. Grundlage des Berichts 



1 . Dleser Bertcht wurde erstellt auf der Grundlage (Ersatzbmtter, die dem Anmeldeamt aufeine Aufforderung nach Artikel 14 hin vorgeiegt 
warden, geiten im Rahman dieses Berichts als "ursprQnglich eingereicht" und sind Ihm nicht beigefugt, weil sie koine Anderungen 
enthalten.) 



□ der intemationalen Anmeldung in der ursprQnglich eingereichten Fassung 



IHI der Beschreibung, Seite 1-28 



Seite 
Seite 



in der ursprQnglich eingereichten Fassung 

, eingereicht mit dem Antrag 
, eingereicht mit Schreiben vom 



El der Anspruche. Nr. 



Nr. 
Nr. 
Nr. 



1 - 12 



in der ursprQnglich eingereichten Fassung 

in der nach Artilcel 19 geSnderten Fassung 

. eingereicht mit dem Antrag 

, eingereicht mit Schreiben vom 06/07/2001 



El der Zelchnungen, Blatt / Abb. 1 /6 - 6/6 



in der ursprQnglich eingereichten Fassung 



Blatt /Abb. 
Blatt /Abb. 



, eingereicht mit dem Antrag 
, eingereicht mit Schreiben vom 



2. Aufgrund der Andemngen sind folgende Unterlagen fortgefellen: 

□ Beschreibung: Seite 

□ AnsprQche: Nr. 

□ Zelchnungen: Blatt /Abb. 



3. □ Dleser Bericht ist ohne BerQckslchtigung (von einlgen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den im Zusatzfeld 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde Qber den Offenbamngsgehalt in der ursprQnglich eingereichten Fassung 
hinausgehen (Regel 70.2 c)). 



4. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 
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V. Begrundete Feststeilung nach Artikel 35 (2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Titigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststeilung 



1. Feststeilung 

Neuheit 



Erfinderische TStigkelt 



Gewerbliche Anwendbarkeit 



Anspruche 1-12 
AnsprOche 

Anspruche 1-12 
AnsprQche 

AnsprQche 1-12 
AnsprQche 



JA 

NEIN 

JA 

NEIN 

JA 

NEIN 



2. Unterlagen und Erkldrungen 



B1 D1 = Applied Physics letter 67 (1 995) July 31 , N° 5, pp 694 - 696 

Yoshikawa et Al. 

D2= XP002 151 880 

D3= XP002 151 881 

D4= DE 4 038 190 

D5 = XP 002 151 876 

D6= XP002 151 877 

l.a) Die Entgegenhaltungen D5 und D6 beschreiben Verfahren zur chemischen 

Herstellung von diamantartigen Kohlenstoffstrukturen, wahrend die Patentanmel- 
dung ein dvnamisch-chemisches Verfahren beschreibt, bei dem kurzzeitig hohe 
Drucke inn Bereich von uber 10 Gpa sowie Temperaturen uber 2000° C ent- 
stehen. Dies hat zur Folge, daB bei den Verfahren gemaB den Entgegenhaltun- 
gen D5 und D6 ein polykristalliner Diamantfilm entsteht, wahrend bei dem 
erfindungsgema3en Verfahren im Wesentlichen ein nanometrisches Diamantpul- 
ver in monokristalliner Form entsteht. 



b) Der mit einem verfahren gemaB den Entgegenhaltungen D5 und D6 erzeugte 

polykristalline Diamantfilm hat eine rontgenamorphe Struktur, das helBt die 
kubischen Gitterstrukturen sind nicht hochrein, sondern verzerrt. Die Herstellung 
nanometrischer hochreiner Diamantkristalle, vorzugsweise in Pulverform, ist mit 
einem Verfahren gemaB den Entgegenhaltungen D5 und D6 nicht moglich. 
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Internationales Aktenzeichen 
PCT/DEOO/01886" 



c) Die Entgegenhaltungen D5 und D6 beschreiben ein CVD-Verfahren, wie es in der 

Einleitung der Patentanmeldung auf Seite 1 , Zeilen 1 1 bis 19 beschrieben ist. In 
diesen Entgegenhaltungen wird zwar ein Vei^hren beschrieben, bei dem der 
ProzeB in einem Niedertennperaturplasma ablauft, es wird jedoch kein disperser 
kondensierter Kohlenstoff erzeugt, der als Reaktionsprod^k^inem Nieder- 
temperaturplasma ausgesetzt wird. ^uBerdem wird keine hyhride Kohlenstoff- 
phase verwendet, so daB die Entgegenhaltungen D5 und D6 als gattungsfremd 
zu betrachten sind. 

2. a) Die Entgegenhaltung D1 beschreibt die Ergebnisse einer Ramanspektroskopie. 

Die Ramanspektroskopie gestattet nur quantitative Aussagen. Kristalline Phasen- 
reinhelten, insbesondere des Diamants, lassen sich derzeit nur nnittels x-Ray- 
Pattem (Rontgenphasenanalyse) bei Reflexionslinien (111), (129), (400) und 
(440) exakt ermitteln. Es ist somit richtig, daB die Diamantenpartikel gemaB der 
D1 eine hohejipinheit haben. EIne Reinheit der kubischen Diannantphase von 
99 % liegt Jedoch bei den Produkten der D1 bei weitem nicht vor. Sogar hochreine 
Naturdiamanten weisen nicht mehr als 98 % Reinheit der kubisclnen Diannantpha- 
se auf und daher ist auch in der Entgegenhaltung D1 kein Hinweis auf eine 
Reinheit zu finden, die uber 98 % fordert. 

b) Sowohl in der D1 als auch in den Entgegenhaltungen D2 und D3 ist kein Hinweis 

auf eine Reinheit zu entnehmen, wie sie in den Anspriichen 5 bis 8 beschrieben 
wird. 

3. Daher sind Anspriiche 1-12 neu und erfinderisch. 
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PatentansprQche : 

1. Veriahren zur dynaxnisch-chemischen Herstellung von diamantartigen 
5 Kohlenstoffstnikturen, 

- bei dem in einen geschlossenen BehSlter eine hybride Kohlenstoff- 
phase gegeben wird und 

- mit einem EnergietrSger zur chemischen Reaktion gebracht wird, um 
dispersen kondensierten Kohlenstoff als Reakdonsprodukt zu bilden, 

0 dadurch gekennzeichnet, daft das Reaktionsprodukt einem atomar 

wasser$to£Fgestutzten Niedertemperatur-Plasma ausgesetzt wird und 
eine Phasenumwandlung von Kohlenstoffkombinationen in hochreine 
kubische Gitterstrukturen erzielt wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dqp zusatzlich 
3 ein Kohlenstof&pendersystem eingebracht wild. 

3. Verfahren nach Anspruch 2. dadurch gekennzeichnet, dqfi das Koh- 
lenstoffependersystem fliissige oder gasfonnige KohlenwasserstofT- 
verbindungen aufweist. 
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4. Verfahren nach Anspruch 2 oder 3, dadurch gekennzeicfmet, dqfi das 
Kohlenstoffspendersystem organische Kohlenstoffverbindungen auf- 
weist. 

5. Diamantartige KohlenstofEstniktur, dadurch gefcennzieichnet, dqfi die 
5 Reinheit der kubischen Diamantphase bei 99 % vorzugsweise bei 

l(X)%liegt. 

6. Diamantartige Kohlenstof&truktur, dadurch gekenmieichnet, dafi die 
Kristallitgrdfien im Beieich zwischen 5 nm und SO nm liegen. 

7. Diamantartige Kohlenstoffetruktur, dadurch gekerutzfiichnet, dqfi die 
10 Cluster-Grdfienordnungen zwischen 50 nm und 20 pm liegen. 

S. Diamantartige Kohlenstoffetruktur, dadurch gekennzachnet, dap die 
Partikeldurchmesser in Dispersion zwischen 40 nm und 500 nm lie- 
gen. 

9. Verwendung von diamantartigen Kohlenstofifetrukturen, in s be s ond e r e 
15 nach einem der vorherg^enden AnsprOche, zur OberMchenbearbei- 

tung von hartm Werkstofien. 

10. Verwendung von diamantartigen Kohlenstoffetrukturen^ incbesondere 
nach einem der AnsprUche 1 bis 8, als elektrischer Isolator. 

11. Verwendung von diamantartigen Kohlenstoffstrukturen, inobesondero 
20 nach einem der Anspriiche 1 bis 8, als Warmeubertragungsmittel. 
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12. Verwendung von diamantartigen KoWenstoffstrukturen, insbeoondoro 
nach einem der AnsprOche 1 bis 8. als Zusatz zu einer Suspension. 
Dispersion, Emulsion, einem Spray, einer Paste, einem Fett Oder ei- 
nem Wachs. 
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PATENT COOPERATION TREjfll^ 

PCT 

INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 

(PCT Article 36 and Rule 70) ' 




Applicant's or agent's file reference 
P61217WO 


FOR FiiRTurp Ar^Tiniy ^"^^ Notification of Transmittal of International 
r^K r uKi niLK AC 1 lUiN Preliminary Examination Report (Form PCT/lPEA/416) 


International application No. 

PCT/DE00/018«5 


International filing date {day/ month/year) 

14 June 2000 (14.06.00) 


f*riority dale {day/month/year) 

18 June 1999(18.06.99) 



COIB 31/06 



Applicant 

CARBO-TEC GESELLSCHAFT FUR NANO-UND BIOTECHNISCHE PRODUKTE MBH 



This international preliminar>' examination report has been prepared by this International Preliminary Examining 
Authority and is transmitted to the applicant according to Article 36. 

This REPORT consists of a total of 4 sheets, including this cover sheet. 

1^ T^'^ ^^PO'^ »s also accompanied by ANNEXES, i.e.. sheets of the description, claims and/or drawings which have 
been amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority 
(see Rule 70.16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT), 

These annexes consist of a total of 3 sheets. 
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III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 


□ 




3, This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability- 
citations and explanations supporting such statement ' apHu^auimy, 

Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the international application 



Date of submission of the demand 

1 8 December 2000 (18.1 2.00) 


Dale of completion of this report 

13 September 2001 (13.09.2001) 


Name and mailing address of the IPEA/EP 
Facsimile No. 


Authorized officer 
Telephone No. 



Form PCT/IPEA/409 (cover sheet) (Januar\' 1994) 



INTCRNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



m 



lational application No. 

PCT/DEOO/01885 



1. Basis of the report 



1 . This report has been drawn on the basis of (Rcphcemem shee.s ..hid, have tn^en furnished ,o ,he receiving Office in response ,o an invtwiion 
under Arncle 1 4 are referred ,o in ,his repor, as ■ originalfy filed ' and are no, annexed ,o Ihe repor, since ley do no, contain amendZmsT 



the international application as originally filed. 

j j the description, pages 1-28 

pages 

pages 

pages 



I I the claims. 



Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 



1-12 



I I the drawings. 



sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 



1/6-6/6 



I 2. The amendments have resulted in the cancellation of* 

□ 

the description, pages 

□ 

the claims. Nos. 
□ the drawings. sheets/fig 



as originally filed, 
filed with the demand, 
filed with the letter of 
filed with the letter of 



, as originally filed. 

. as amended under Article 1 9. 

. filed with the demand. 

. filed with the letter of 

filed with the letter of 



06 July 2001 (06.07.2QQn 



. as originally filed. 
. filed with the demand. 
. filed with the letter of 
. filed w ith the letter of 



3 Q This report has been established as if (some oO the amendments had not been made, since thev have been considered 
I to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 



4, Additional observations, if necessary: 



INTERNATIONAL P] 



Rjflfcl 



mational application No. 
PCT/DE 00/01885 



INARY EXAMINATION REPORT 

V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicabilitv 
citations and explanations supportinp such statempnf *^ -"uuainai appiicaDility, 



Statement 
Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (lA) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1-12 



1-12 



1-12 



YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



2. Citations and explanations 

1 



Dl: YOSHIKAWA ET AL . , APPLIED PHYSICS LETTERS, 

Vol. 67, No. 5, 31 July 1995, pages 694-696 
D2: XP 002 151 880 
D3: XP 002 151 881 
D4: DE 4 038 190 
P5: XP 002 151 876 
D6: XP 002 151 877. 



1. a) Prior art documents D5 and D6 describe processes for 
the chemical production of diamond-like carbon 
structures, whilst the present application describes 
a chemodynamic process where pressures of more than 
10 GPa and temperatures in excess of 2000° may be 
attained for short periods. As a result, the 
process according to D5 and D6 yields a 
polycrystalline diamond film, whilst in the 
inventive process the result is essentially a 
nanometric diamond powder in monocrystalline form. 

b) The polycrystalline diamond film resulting from a 
process as per D5 and D6 has a structure that is 
amorphous to X-rays, indicating that the cuboid 
lattice structures are not of high purity but 
distorted . 
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It is not possible to obtain nanometric diamond 
crystals of high purity, preferably in the form of 
a powder, by means of the process according to D5 
and D6 . 



c) 



2 a) 



The prior art documents D5 and D6 describe a CVD 
process such as that also described in the 
introductory part of the present application - 
see page 1, lines 11-19. Although said prior art 
citations describe a process which takes place in 
a low- temperature plasma, said process did not 
yield a disperse condensed carbon exposed to a 
low- temperature plasma as a reaction product. 
Furthermore, since no hybrid carbon phase is used, 
D5 and D6 cannot be considered generically related. 

Dl describes the results obtained by Raman 
spectroscopy. Raman spectroscopy affords only 
quantitative data. The accurate detection of 
crystalline phase purities, in particular of 
diamonds, is as yet possible only by means of X-ray 
patterning (X-ray phase analysis) using reflection 
lines (111, 129, 400 and 440) . It is therefore to 
be expected that the diamond particles according to 
Dl should be of high purity. However, the products 
of Dl do not show a cuboid diamond phase purity of 
anywhere near 99%. Even high-purity natural 
diamonds do not show a cuboid diamond phase purity 
of greater than 98% and there is, therefore, no 
suggestion in Dl of how to obtain a purity in excess 
of 98%. 
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b) No indication can be derived from Dl, or from D2 and 
D3, of a purity such as that described in the 
present Claims 5 to 8 . 

3. Therefore Claims 1-12 are novel and involve an 
inventive step. 
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PA I tNT COOPERATION TREATY 

From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NOTIFICATION OF ELECTION 
(PCT Rule 61.2) 


To: 

Commissioner 

US Department of Commerce 
United otates ratent a no i raaemarK 
Office, PCT 

2011 South Clark Place Room 
CP2/5C24 

Arlington, VA 22202 
ETATS-UNIS D'AMERIQUE 

in its capacity as elected Office 


Date of mailing (day/month/year) 
13 March 2001 (13.03.01) 




International application No. 
PCT/DEOO/01885 


Applicant's or agenf s file reference 
P01217WO 


International filing date (day/month/year) 
14 June 2000(14.06.00) 


Priority date (day/month/year) 
18 June 1999 (18.06.99) 


Applicant 

SCHONEFELD, Christd et al 



1. The designated Office is hereby notified of its election made: 

"xl in the demand filed with the International Preliminary Examining Authority on: 

18 December 2000 (18.12,00) 



□ 



in a notice effecting later election filed with the International Bureau on: 



2. The election | X| was 

\ I was not 

made before the expiration of 19 months from the priority date or, where Rule 32 applies, within the time limit under 
Rule 32.2(b). 



The International Bureau of WlPO 


Authorized officer 




34, chemin des Colombettes 


Christelle Croci 


1211 Geneva 20, Switzerland 




Facsimile No.: (41-22) 740.14.35 


Telephone No.: (41-22) 338.83.38 
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P;WENT COOPERATION TREATY 

From the INTERNATIONAL BUREAU 



6. . 2/1 0 

WO 00/78674 
l>CT/DE0QfO188$ 



PCT 

NOTICE INFORMING THE APPLICANT OF THE 
COMMUNICATION OF THE INTERNATIONAL 
APPUCATION TO THE DESIGNATED OFFICES 

(PCT Rule 47.1(c), first sentence) 



DM of rnaMne (day/month/yaar) 
28 Decemtier 2000 (28.12.00) 



To: 




CA8TEL, Klaud 




Patentanwaltfikanziei Liermann- 


Castel 




Gutanberostrasse 12 
D 52349 DOren 




Eingong 
05. Jan. 2001 

Uarmann'Costall 


ALLEMA6NE 



Apfrtieanrt ar awnTa filo rvforanM 
P01217WO 



IMPORTANT NOTICE 



iRMRittMrnal ff ppliflsiion No. 
PCT/DEOO/01886 



Mmnionslfllinfl data (day/month/yeaO 
UJune 2000 (14.06.00) 



mofily tfam (day/^onth/yeor) 
18 June 1999(16.06.99) 



SCHdNEFELD, Chrlsta at al 



1. Notk;o is Komby e«v»n that the Intomational Bureau has commuhtcated. as provided in Article 20* the International application 
to the followine deaienated Offices on the date indicated above as the date of maitino of this Noliea: 

AU,KP,KR,US 

)n scoordanoe with Rule 47.t(c), third sentence^ thoso Offices will acoept the prosent Notice os oonclusive evtdenee that 
ti)a oommunfeatron of the international application has duly taken place on the date of mallino indicated above and no copy 
of the intecnational aoplioatlon is required to be furniahed by the applicant to the designated Offioeis). 

2. The following designated Offices have waived the requirement for suoh a oommunioation at this time: 

AE^UAM,AP,AT,AZ,BA,BB,BG,BR,BY,CA,CH,CN,CR,CU,CZ,OE,DK,DfW,EA,EE,EP,ES,FI,GB,GD, 
GE,GH,GM,HR,HUJD,IUIN,lS^PAE,KG,KZ,LaLKAR,LSAT,LaLV,MD,MG,MK,MN,MW 

The communication will be made to those Offloea only upon their request FurtKermore, those Offices do not require the 
applicanttofurnlshaoofiyoftheintemational application (llule 4a.1(a-bis)). 

a. Enclosed wHh this Notice is a copy of the International appliOBtion as published by the International dureau on 
28 Oecember 2000 (28.12.00) under No. WO 00^8674 

REMINDER REGARDING CHAPTER II (Article 31{2)(a) and Rule 54.2) 

I* the applicant wishes to postpone entry into the national phase until 30 months (or later in some Offices) from the priority 
date, a demand for international preliminary oxaminaUon must be filed with the competent Imernetional Preliminary 
kHamining Authority before the expiration of 1 9 months from the priority dete. 

h b the applloam's sole responslbtlHy to monitor the lO momh time limit. 

appttoant who ia a national or resident of e PCT Contraotinfy State which is bound by Chapter II hes the 
right to file a demand fbr international preliminary examination. 

REMINDER REGARDING ENTRY INTO THE NATIONAL PHASE (Article 22 or 39(1)) 

If the applicant wtahee to proceed with the international application in the national phase, he must. wHhIn 20 nwnths 
or 3D months, or later in some Offices, perform the acts referred to therein before each deaignated or elected Office. 

For further important information on the time limits and acts to be performed for entering the national phase, see the 
Annex to Form PCT/ia/dOl (Notification of Receipt of Record Copy) and V<Mume II of the PCT Applioant'a Guide. 



The Imamational Bureau of WlPO 
34, ohemin das Cofombettes 
1211 Geneva 20* Swloenand 
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Authorbed officer 

J. Zahra 

Telephone No. (4 V22) 336.83.38 
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NOTICE INFORMING TNE APPLICANT OF THE COMMUNICATION OF 
THE INTERNATIONAL APPUCATION TO THE DESIGNATED OFFICES 



6. . 3/1 0 

WO0(y78e74 
PCT/DE0(V018d5 



I (day/month/yosr) 
26 Dttcembftr 2000 (28.12.00) 



IMPORTANT NOTICE 



P01217WO 



kilM'iMlIiNiil ipplkMitiDn ^kl. 
PCT/DEOQ/01886 



Tho »pplloant is hartby notified that ftt the timo of astdbliahmdnt of this Notko, tho time lirnit under Rule 46.1 for making 
afftandmenu undor Artiola 19 has not yot oxpired and the Intornatlonol Bureau had received neHher aueh amendmanta nor a 
dadaratloo that the applicant deea not wlah to make amendmantft. 
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?)y for the designated Office (DO/US) PCT/DEOO/01 885 

ENT COOPERATION TREA. / 



From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NOTIRCATION OF THE RECORDING 
OF A CHANGE 

(PCT Rule 92bls.1 and 
Administrative Instructions, Section 422) 


To: 

CASTEU Klaus 

Patentanwaltskanzlei Hermann- 
Castel 

Gutenbergstrasse 12 
D-52349 Duren 
ALLEMAGNE 


Date of mailing (day/month/yea r) 
05 February 2001 (05.02,01) 


Applicant's or agent's file reference 

P01217WO 


IMPORTANT NOTIFICATION 


International application No. 
PCT/DEOO/01 885 


International filing date (day/month/yea r) 
14 June 2000(14.08.00) 



1. The following indications appeared on record concerning: 

X the applicant | | the inventor | | the agent | | the common representative 


Name and Address 


State of Nationality 


State of Residence 


Telephone No. 


Facsimile No. 


Teleprinter No. 


2. The International Bureau hereby notifies the applicant that the following change has been recorded concerning: 
fx] the person the name X the address X the nationality X the residence 


Name and Address 

CARBO-TEC GESELLSCHAFT FUR NANO- 
UND BIOTECHNISCHE PRODUKTE MBH 
Arnold-Sommerfeld-RIng 2 
52499 Baesweller 
Germany 

(Addlonal applicant for all designated States 
except the United States of America) : 


State of Nationality 
DE 


state of Residence 
DE 


Telephone No. 


Facsimile No. 


Teleprinter No. 


3. Further observations, if necpssary: 

Please note that SCHONEFELD, Christa has assigned her rights to the applicant Indicated in 
Box 2 andremains applicant/inventor for US only. 


4. A copy of this notification has been sent to: 
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